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ABSTRAK
Kesan penambahan PbO dengan saiz 10 hingga 30 nm terhadap kekondukisan lebihan YBa2Cu3O7-δ telah dikaji. 
Kekonduksian lebihan ialah fluktuasi kekonduksian elektrik disebabkan oleh interaksi pasangan Cooper dengan elektron 
biasa berhampiran suhu genting, Tc. Sampel dengan komposisi permulaan YBa2Cu3O7-δ(PbO)x untuk x = 0.00- 0.45 
peratus berat (% bt.) telah disediakan melalui tindak balas keadaan pepejal. Analisis fluktuasi dan kekonduksian lebihan 
menggunakan teori Aslamazov-Larkin (AL) untuk menentukan dimensi kekonduksian λ telah dijalankan. Teori Lawrence-
Donaich (LD) pula digunakan untuk menentukan panjang koheren ξc(0), gandingan Josephson J dan anisotropi γ = (ξab(0)/
ξc(0)). Suhu genting mula adalah tertinggi (Tc mula = 94 K) untuk sampel x = 0.35. Analisis kekonduksian menunjukkan 
PbO menyebabkan peralihan kekonduksian daripada 2 dimensi ke 3 dimensi dengan suhu peralihan, T2D–3D tertinggi 
bagi sampel x = 0.20 (120 K). Model Lawrence-Donaich menunjukkan panjang koheren ξc(0) adalah terpanjang dan 
anisotropi terendah bagi sampel x = 0.25. Sampel ini juga menunjukkan gandingan Josephson tertinggi, J = 0.296. Dua 
kesan yang mungkin berlaku akibat penambahan PbO ialah pembentukan bahan bukan superkonduktor dalam sampel 
dan peningkatan hubungan antara butiran yang meningkatkan sifat-sifat kesuperkonduksian.
Kata kunci: Gandingan Josephson; kekonduksian lebihan; panjang koheren
ABSTRACT
The effects of nano-sized PbO (10-30 nm) addition on the excess conductivity of YBa2Cu3 O7-δ  have been studied. Excess 
conductivity is the fluctuations in conductivity due to the interaction of normal electrons with the Cooper pairs near the 
critical temperature, Tc. Samples with starting composition YBa2Cu3O7-δ (PbO)x for x = 0.00- 0.45 weight percent (wt. %) 
were prepared using the solid state reaction method. Superconducting fluctuations and excess conductivity were analyzed 
using the Aslamazov-Larkin (AL) theory to determine the conductivity dimensions λ. The Lawrence-Donaich (LD) theory 
was used to determine the coherence length ξc(0), Josephson coupling J, and the anisotropy γ = (ξab(0)/ξc(0)). The onset 
transition temperature, Tc onset was highest (Tc onset = 94 K) for the sample with x = 0.35. Conductivity analysis showed 
that nano-sized PbO induced transition from 2 dimensional to 3 dimensional conductivity with the highest transition 
temperature T2D–3D in the x = 0.20 sample. The Lawrence-Donaich model showed the longest coherence length ξc(0) 
and lowest anisotropy for the x = 0.25 sample. This sample also showed the highest Josephson coupling, J = 0.296. The 
two possible effects of nanosized PbO addition in YBa2Cu3O7-δ is the formation of non-superconducting regions and the 
improved inter-grains connectivity enhanced the superconducting properties.
Keywords: Coherence length; excess conductivity; Josephson coupling
PENGENALAN
Kekonduksian lebihan ialah peningkatan kekonduksian 
elektrik berhampiran suhu genting, Tc dan boleh 
didefinisikan sebagai penyimpangan kekonduksian 
keadaan biasa dari garis linear pada suhu yang lebih 
tinggi daripada Tc. Fluktuasi kekonduksian elektrik 
dalam superkonduktor suhu tinggi menunjukkan bahawa 
pasangan Cooper terbentuk pada suhu melebihi Tc (Han 
et al. 2004; Khurram et al. 2009). Dalam pengukuran 
kekonduksian elektrik, apabila suhu sampel diturunkan 
daripada suhu bilik ke suhu genting, pasangan Cooper 
mula terbentuk pada suhu sekitar 2Tc. Apabila suhu 
diturunkan menghampiri Tc bilangan pasangan Cooper 
bertambah dengan lebih cepat. Hasilnya rintangan 
sampel berkurangan disebabkan fluktuasi kekonduksian 
yang berlebihan (Aswal et al. 2002). Fluktuasi dalam 
kekonduksian membolehkan dimensi kesuperkonduksian 
dan panjang koheren berhampiran suhu genting diukur 
(Islam & Paramanik 1997).
 Fluktuasi kekonduksian dalam superkonduktor boleh 
dianalisis untuk mengkaji mekanisme bagi meningkatkan 
Tc dan mengoptimumkan cas pembawa dalam satah 
CuO2. Penyumbang utama fluktuasi kekonduksian 
superkonduktor adalah pembentukan pasangan Cooper 
dan interaksi pasangan Cooper dengan elektron biasa 
(Mohammed 2013). Dua teori yang menerangkan 
1960 
fluktuasi kekonduksian adalah teori Aslamazov-Larkin 
(AL) (Asmalazov & Larkin 1968a, 1968b) dan Lawrence-
Doniach (LD) (Hikami & Larkin 1988; Lawrence & 
Doniach 1971; Thompson 1970). Kekonduksian lebihan, 
∆σ boleh didapati dengan mendapatkan perbezaan 
antara kekonduksian latar belakang keadaan biasa 
dengan kekonduksian yang diukur (Sharma et al. 1995) 
melalui persamaan ∆σ = 1/ρuji kaji – 1/ρlatar dengan ρ 
adalah kerintangan. Menurut teori Aslamazov-Larkin, 
kekonduksian berlebihan ∆σ/σo keadaan biasa dikira (Sato 
et al. 2001) menggunakan pendekatan mikroskopik medan 
min (MFR) melalui persamaan ∆σ/σo = A ε–λ dengan σo 
adalah kekonduksian pada 300 K. ε adalah suhu terturun 
dan ditulis sebagai ε = ln (T/ Tpc) / Tpc = (T - Tpc) / Tpc dengan 
Tpc adalah suhu puncak yang diperoleh daripada dr/dT. A 
adalah pemalar suhu AL dan λ adalah eksponen genting 
yang berkaitan dengan dimensi angkutan D, dengan λ = 
2 - D / 2. Bagi kekonduksian 1 dimensi (1D), λ = 1.5, bagi 
kekonduksian 2 dimensi (2D), λ = 1.0, dan untuk 3D, λ = 
0.5. λ boleh diperoleh dari cerun graf ln(∆σ/σo) melawan 
ln(ε). Penggantian unsur juga menyumbang kepada 
perubahan dalam T2D-3D dan panjang koheren (Al-Sharabi 
& Abd-Shukor 2014a; 2014b).
 Pada suhu peralihan, T2D-3D, panjang koheren 
paksi-c, ξc(0) bagi sampel polihablur boleh diperoleh 
dengan menggunakan model Lawrence-Doniach (Yusuf 
et al. 2011), T2D–3D = Tc [1 + (2 ξc(0) /d)2] dengan d ialah 
jarak antara lapisan dalam unit sel superkonduktor. 
Menggunakan model Lawrence-Doniach, interaksi antara 
lapisan superkonduktor J diberikan oleh persamaan (Yusuf 
et al. 2011) J = [2 ξc(0) ]2 /d2. Bagi sistem superkonduktor 
berlapis, anisotropi γ ditulis sebagai γ = ξab(0)/ξc(0) dengan 
ξab(0) ialah panjang koheren-ab iaitu antara 10 dan 20 Å 
untuk superkonduktor berasaskan kuprum oksida (Yusuf 
et al. 2011).
 Berhampiran Tc, wujud kawasan genting, dengan 
eksponen diwakili oleh λcr yang bersamaan dengan - 0.33 
(Vidal et al. 1988). Peralihan dari kawasan genting kepada 
kekondukisan 3 dimensi berlaku pada suhu kritikal yang 
dinamakan suhu Ginzburg, TG. Daripada peralihan ini, 
parameter fizikal yang penting boleh dikira menggunakan 
teori Ginzburg-Landau (GL) (Han & Rapp 1995). Medan 
magnet genting termodinamik Bc (0) boleh didapati 
menggunakan nombor Ginzburg NG melalui persamaan 
(Aly et al. 2010; Sarmiento et al. 2007) NG = (TG -Tc) / Tc 
 Terdapat beberapa laporan mengenai peningkatan 
sifat superkonduktor dengan pengedopan zarah bersaiz 
nano dan mikro seperti NiO, Y2O3, SnO2, TiO2 dan FeF2 
(Abd-Shukor et al. 2012; Campbell et al. 2005; Hamid 
& Abd-Shukor 2000; He et al. 2001; Zhao et al. 2005) 
dalam superkonduktor suhu tinggi berasaskan kuprum 
oksida. Nanozarah boleh bertindak balas dengan bahan 
superkonduktor semasa proses penyediaan. Zarah asing 
boleh menyekat pembentukan fasa superkonduktor dan 
mengubah struktur hablur serta mengakibatkan kecacatan 
dan ketakhomogenan. Kajian kekonduksian lebihan telah 
dilaporkan dalam bahan YBa2Cu3O7-δ (YBCO) yang didop 
dengan Ti dan BaSnO3 yang menunjukkan kekonduksian 
2 dimensi dan 3 dimensi pada suhu melebihi suhu genting 
(Sahoo & Behera 2014; Sahoo et al. 2014).
 Penambahan PbO telah membantu dalam pembentukan 
fasa suhu tinggi superkonduktor seperti superkonduktor 
yang berasaskan Tl (Abd-Shukor & Tee 1998). Beberapa 
kaedah mensintesis PbO bersaiz nano dan sifatnya 
telah dilaporkan (Ramin Yousefi et al. 2015). Makalah 
ini melaporkan kesan PbO (saiz 10-30 nm) terhadap 
sifat superkonduktor YBa2Cu3O7-δ. Teori Aslamazov-
Larkin telah diguna untuk menentukan dimensi fluktuasi 
kekonduksian, λ. Di samping itu, parameter superkonduktor 
seperti suhu genting mula, Tc mula, suhu genting sifar, Tc sifar, 
panjang koheren paksi-c ξc(0), gandingan antara lapisan 
J dan anisotropi, γ dikira menggunakan teori Lawrence-
Donaich.
BAHAN DAN KAEDAH
Sampel telah disediakan melalui kaedah tindak balas 
keadaan pepejal. Bahan oksida dan karbonat berketulinan 
tinggi (99.9%) iaitu Y2O3, BaO, CuO dan PbO bersaiz 
nano (10-30 nm dari Nanoshel, 99.9 +%) dicampurkan 
dengan komposisi permulaan YBa2Cu3O7-δ(PbO)x (x = 0, 
0.03, 0.05, 0.10, 0.20, 0.25, 0.30 dan 0.45 % bt. Bahan 
yang telah dikisar dengan homogen ini disepuhlindap pada 
900oC selama 48 jam. Serbuk yang terhasil ditekan menjadi 
pelet dan disinter dalam udara pada 900oC selama 24 jam. 
Diameter pelet adalah 13 mm dan tebal 2.5 mm. 
 Rintangan elektrik diukur menggunakan kaedah 
penduga empat titik. Cat perak digunakan sebagai sentuhan 
elektrik. Penyejuk kitar tertutup CTI Cryogenics Model 
22 dan pengawal suhu dari Lake Shore Model 340 telah 
digunakan untuk pengukuran pada suhu rendah. 
 Kaedah pembelauan sinar-X telah diguna untuk 
menentukan fasa yang dihasilkan. Pembelau sinar-X model 
Bruker diffractometer D8 Advance dengan sumber CuK
α
 
telah digunakan. Parameter kekisi telah dikira dengan 
menggunakan sekurang-kurangnya 15 puncak pembelauan. 
Mikrostruktur telah dikaji menggunakan mikroskop 
elektron imbasan Philips XL 30. 
KEPUTUSAN DAN PERBINCANGAN
Corak pembelaun sinar-X sampel YBa2Cu3O7-δ(PbO)x 
menunjukkan fasa tunggal YBa2Cu3O7-δ dengan struktur 
otorombik dan kumpulan ruang Pmmm. Rajah 1 
menunjukkan corak pembelauan sinar-X untuk sampel x = 0, 
0.1, 0.2 dan 0.3. Tiada puncak PbO atau sebatian berasaskan 
Pb ditunjukkan dalam corak pembelauan sinar-X. Parameter 
kekisi untuk x = 0 adalah a = 3.819 Å, b = 3.890 Å dan c 
= 11.67 Å, sama dengan kajian lepas (Abd-Shukor et al. 
2012). Tiada perubahan ketara parameter kekisi a dan 
b untuk sampel lain. Sebagai contoh parameter kekisi 
untuk sampel x = 0.1 ialah a = 3.825 Å, b = 3.891 Å dan 
c = 11.68. Meskipun begitu parameter kekisi c menurun 
dengan penurunan PbO iaitu c = 11.67 Å untuk x = 0, dan 
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c = 11.73 Å untuk x = 0.45. Tidak ada perubahan ketara 
dalam mikrostruktur dan saiz butiran apabila PbO ditambah 
ke dalam sampel YBCO seperti yang ditunjukkan dalam 
Rajah 2(a) untuk sampel x = 0 dan 2(b) untuk x = 0.25. 
 Lengkung rintangan melawan suhu ditunjukkan 
dalam Rajah 3. Semua sampel menunjukkan sifat logam 
pada keadaan biasa (iaitu, dρ/dt > 0). Semua sampel juga 
menunjukkan suhu genting yang menandakan kewujudan 
fasa sperkonduktor pada suhu rendah. Sampel x = 0.35 
menunjukkan Tc mula yang paling tinggi iaitu 94 K. Suhu 
genting rintangan sifar (Tc sifar), adalah paling rendah untuk 
sampel x = 0.45 iaitu 84 K. Kerintangan elektrik pada 
suhu bilik (Jadual 1) meningkat dengan kandungan PbO. 
Sampel dengan x = 0.45 menunjukkan kerintangan suhu 
bilik tertinggi iaitu 10.84 mΩcm. Nilai Tc mula, Tc sifar dan 
kerintangan pada suhu bilik ditunjukkan dalam Jadual 1.
 Kerintangan elektrik keadaan biasa telah disuaikan 
dengan persamaan ρ = α + βT untuk x = 0 – 0.45 (Rajah 
3), dengan α adalah pintasan dan β adalah cerun data 
kerintangan. Nilai parameter seperti kerintangan suhu 
bilik (ρ297), Tpc, α dan β disenaraikan dalam Jadual 1 
untuk semua sampel. Sisihan dari garis linear kerintangan 
meningkat apabila suhu diturunkan. Kekonduksian yang 
berlebihan menunjukkan bermulanya pembentukan 
pasangan elektron iaitu pasangan Cooper. Sisipan dalam 
Rajah 3 menunjukkan lengkung terbitan kerintangan 
melawan suhu; suhu puncak (Tpc) telah digunakan untuk 
mengira suhu terkurang (ε). Semua sampel menunjukkan 
puncak tunggal pada Tc yang menandakan peralihan 
superkonduktor dalam butiran. 
 Sisihan kerintangan, ρ(T) daripada latar belakang 
linear menunjukkan kekonduksian berlebihan (∆σ). Untuk 
membandingkan data uji kaji dengan ungkapan teori 
fluktuasi kekonduksian, graf ln(∆σ/σo) melawan ln(ε) 
telah diplotkan (Rajah 4). Rajah ini menunjukkan fluktuasi 
kekonduksian untuk semua sampel yang meliputi kawasan 
medan min: -7 < ln(ε) <1. Nilai Tc, Tpc, TG, eksponen dimensi 
λD dan suhu peralihan (TG, T3D–2D, T2D–1D) antara kawasan 
fluktuasi yang berbeza dari plot log kekonduksian lebihan 
melawan suhu terkurang ditunjukkan dalam Jadual 1. 
 Empat kawasan yang berbeza muncul dengan jelas 
dalam setiap plot. Kawasan-kawasan linear yang berbeza 
disuaikan dan eksponen kekonduksian λD ditentukan 
RAJAH 1. Corak pembelauan sinar-X untuk sampel YBa2CuO7-δ
(PbO)x untuk x = (a) 0, (b) 0.1, (c) 0.2 dan (c) 0.30
(b) x = 0.25(a) x = 0
RAJAH 2. Mikrograf SEM sampel YBa2CuO7-δ(PbO)x untuk x = (a) 0 dan (b) 0.25
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RAJAH 3 (a) - (f)
bersambung
1964 
Sambungan RAJAH 3 (g) - (l)
RAJAH 3. Rintangan elektrik melawan suhu sampel YBa2CuO7-δ(PbO)x. Sisipan menunjukkan plot dρ/dT melawan suhu. 
Garis linear menunjukkan latar belakang unjuran kerintangan elektrik keadaan biasa
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Sambungan RAJAH 4 (a) - (f)
bersambung
1966 
Sambungan RAJAH 4 (g) - (l)
RAJAH 4. Graf ln(∆σ/σo) melawan ln(ε) bagi YBa2CuO7-δ(PbO)x. Garis tebal mewakili lengkung teori 2-D 
dan garis putus-putus mewakili lengkung teori tiga dimensi
daripada cerunnya. Suhu peralihan ditentukan melalui 
pemisahan dari bahagian linear. Di kawasan pertama, graf 
menunjukkan penurunan dalam λcr (0.33), yang mewakili 
kawasan fluktuasi yang dinamik (Hohenberg & Halperin 
1977). Pada kawasan genting yang dinamik di bawah TG, 
fluktuasi dalam parameter tertiban mempunyai magnitud 
yang sama dengan nilai tertiban parameter Lobb (1987) 
dan teori GL menjadi tidak relevan. Peralihan ke kawasan 
kedua berlaku apabila suhu diturunkan lebih dekat dengan 
Tc dan eksponen kekonduksian berubah daripada - 0.50 dan 
kekonduksian adalah 3D (eksponen λ3D merujuk kepada 
kawasan fluktuasi tiga dimensi antara TG dan T3D-2D). 
Menurut Mumtaz et al. (2011) penurunan parameter kekisi 
c meningkatkan kelincahan cas bebas dalam tiga dimensi). 
Meskipun tiada perubahan ketara dalam parameter kekisi 
a dan b, terdapat penurunan parameter kekisi c apabila 
kandungan PbO menurun. Peralihan ke kawasan ketiga 
diperhatikan, (eksponen λ2D merujuk kepada kawasan 
fluktuasi 2D antara T3D-2D dan T2D-1D) apabila suhu 
diturunkan dan eksponen kekonduksian berubah daripada 
- 1. Ini menunjukkan kewujudan keadaan fluktuasi dua 
dimensi. Kekonduksian di kawasan ini diwakili oleh 
gerakan cas pada satah dua dimensi CuO2 akibat daripada 
struktur berlapis superkonduktor suhu tinggi. 
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 Bagi kawasan terakhir, (eksponen λ2D sepadan dengan 
eksponen di atas T2D-1D) pada suhu yang lebih tinggi, 
kekonduksian lebihan berkurangan secara mendadak 
daripada - 1.5 hingga -2, menunjukkan peranan dominan 
fluktuasi gelombang pendek (Reggiani et al. 1991). 
Eksponen λ1D merujuk kepada kawasan fluktuasi 1D di 
mana pasangan Cooper terbentuk dan terpecah serta-merta. 
Bagi membandingkan data eksperimen dengan ramalan 
teori, kawasan yang tersisih dari garis linear disuaikan 
dan kekonduksian eksponen nilai λD ditentukan daripada 
cerunnya. 
 ξc(0) terpanjang dalam siri ini adalah 0.866 Å bagi 
sampel x = 0.25. Sampel ini juga menunjukkan nilai J 
tertinggi (0.296), NG tertinggi (8.79) dan anisotropi paling 
rendah (11.54). PbO mengubah ξc(0) dan seterusnya 
mengurangkan anisotropi bagi sampel x ≤ 0.25. ξc(0) 
meningkat sehingga x = 0.25 dan kemudian berkurangan 
dengan peningkatan x. Ini menunjukkan bahawa PbO 
mengubah keadaan sampel daripada dopan tinggi ke dopan 
rendah selaras dengan perubahan Tc. 
 Sampel x = 0.35 menunjukkan suhu genting tertinggi. 
Penambahan PbO seterusnya menurunkan kepekatan lohong 
serta suhu genting. Penurunan ini mungkin disebabkan 
oleh penurunan kandungan oksigen di dalam rantai CuO 
(Reggiani et al. 1991). Nilai β meningkat daripada 2.83×10-3 
ke 8.58×10-3 mΩcm/K apabila x meningkat daripada 0 ke 
0.30 disebabkan perubahan dalam kepekatan pembawa 
apabila PbO meningkat dan kemudian berkurangan kepada 
3.14×10-3 mΩcm/K dengan peningkatan x > 0.30.
 Analisis kekonduksian lebihan menunjukkan bahawa 
dalam keadaan biasa terdapat empat kawasan peralihan 
yang berbeza disebabkan oleh penambahan PbO. Adalah 
jelas bahawa panjang koheren pada paksi-c yang paling 
panjang adalah dalam sampel dengan suhu genting tertinggi. 
Walau bagaimanapun, panjang koheren bertambah dalam 
sampel dopan rendah dan menurun dalam sampel dopan 
tinggi diikuti dengan peningkatan kepekatan lohong. Semua 
nilai gandingan antara lapisan J adalah kurang daripada satu. 
Ini menunjukkan gandingan yang lemah antara satah CuO2. 
J meningkat apabila kandungan PbO meningkat sehingga 
x ≤ 0.25. Ini bermakna penambahan PbO seterusnya (x > 
0.25) melemahkan gandingan antara satah CuO2. 
 Struktur ortorombik dikekalkan dan tiada perubahan 
ketara dalam mikrostruktur. Oleh itu perubahan dalam 
kekonduksian elektrik adalah disebabkan oleh bendasing 
PbO yang ditambah yang menjadi pusat serakan dalam 
bahan ini.
KESIMPULAN
Sampel dengan komposisi permulaan YBa2Cu3O7-d(PbO)x 
(x = 0 - 0.45) telah disediakan dengan kaedah tindak balas 
keadaan pepejal. Sampel dengan x = 0.35 menunjukkan 
Tc mula tertinggi iaitu 94 K. Empat kawasan yang jelas 
berbeza terbentuk apabila suhu diturunkan. Kawasan-
kawasan yang berbeza ini disuaikan dengan persamaan 
linear. Panjang koheren ξc(0) terpanjang adalah 0.866 Å 
bagi sampel x = 0.25. Sampel ini juga menunjukkan nilai 
J tertinggi (0.296), NG tertinggi (8.79) dan anisotropi γ 
paling rendah (11.54). PbO mengurangkan anisotropi 
sampel dan meningkatkan kekuatan gandingan antara 
lapisan bagi x ≤ 0.25. Selain itu, penambahan nano PbO 
mengubah T2D-3D dengan peralihan tertinggi bagi sampel x 
= 0.35. Tc mula dan T2D-3D menunjukkan korelasi yang tinggi. 
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